BERICHTIGTE 
FAS SUNG* 



Pf°T WELTORGANISATION FOR GEISTIGES EJGENTUM 

i X Internationales Buro 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG OBER DIE 
INTERNATIONALE ZUSAMMEN ARBEIT AUF DEM GEBIET PES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Patentklassifikntion 6 : 
H01M 8/02, 8/24 



(11) Internationale Vcroffentlichungsnummer: WO 98/33225 



(43) Internationales 

Veroffentlichungsdatum: 30. Juli 1998 (30.07.98) 



(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EP98/00479 

(22) Internationales Anmeldedatum: 29- Januar 1998 (29.01 .98) 



(30) PrioritStsdaten: 
197 03 214.1 



29. Januar 1997 (29.01.97) 



(71) Anmelder (fiir alle Bestimnutngsstaaten ausser US): MAG- 

NET-MOTOR GESELLSCHAFT FUR MAGNETMO- 
TORISCHE TECHN1K MBH [DE/DE]; Petersbrunner 
Strasse 2, D-82319 Stamberg (DE). 

(72) Erfinder; und 

(7S) Erflnder/Anmelder (nw fiir US): KOSCHANY, Arthur 
[DE/DEJ; Lindenberg 56, D-82343 Pocking (DE). 
SCHWESINGER, Thomas [DE/DEJ; Zur FShre 8, D-94356 
Kirchroth (DE). 

(74) Anwalt: KLUNKER, SCHMTTT-NILSON, HIRSCH; Winzer- 
erstrasse 106, D-80797 Milnchen (DE). 



: AL, AM, AT, AU, AZ, BA, BB, BG, 
BR, BY, CA, CH, CN, CU, CZ, DE, DK, EE, ES, FI, GB, 
GE, GH, GM, GW, HU, ID, IL, IS, IP, KE, KG, KP, KR, 
KZ, LC, LK, LR. LS, LT, LU, LV, MD, MG, MK, MN, 
MW, MX, NO, NZ, PL, PT, RO, RU, SD, SE, SG, SI, SK, 
SL, TJ, TM, TR, TT, UA. UG. US, UZ, VN. YU, ZW. 
ARTPO Patent (GH, GM, KE, LS, MW, SD, SZ, UG, ZW). 
eurasisches Patent (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU, TJ. 
TM), europaisches Patent (AT, BE. CH, DE, DK, ES, FI, 
FR. GB. GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT, SE), OAPI Patent 
(BF, BJ, CF, CG, CI, CM. GA, ON, ML, MR, NE, SN, TD, 
TG). 



VerSHentlicht 

Mit internattonalem Recherckenbericht. 

Vor Ablauf der fiir Andemngen der Ansprilche zugelassenen 

Frist. VerOffentlichung wird wiederkoli falls Anderungen 

eintreffen. 



(54) Title: MEMBRANE-ELECTRODE UNIT WITH AN INTEGRATED WEAR RING, AND PRODUCTION PROCESS 

(54) Bezeichnung: MEMBRAN-ELEKTRODENEINHEIT MIT INTEGR IERTEM DICHTRAND UND VERFAHREN ZU 1HRER 
HERSTELLUNG 




(57) Abstract 

The invention relates to a membrane-electrode unit (1) with an integrated wear ring for fuel cells provided with a polymer electrolyte 
membrane (2), the anode (3) being mounted on one face thereof and the cathode on the other face (4). The unit (I) is made of a multilayer 
material containing both anode and cathode materia], between which is inserted the material of the polymer electrolyte membrane, from 
which fragments of appropriate size arc separated, while in said fragments, the both sides of the membrane are entirely covered by the 
electrodes. On the periphery of the fragment is mounted a wear ring (5) in such a way that the latter (5) passes through a peripheral area 
(6', 7') of at least one electrode (3, 4) and adheres to (hat membrane portion which is adjacent to the peripheral area, and/or to the front 
faces of at least one electrode and the membrane. 



•(Siehe PCT Gazette Nr. 49/1998, "Section IT') 



(57) ZusHmmenfassung 

Bine Membran-Elektrodeneinheit (1) mit integriertem Dichtrand fur cine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer 
Polymerelektrolytmembran (2), eincr an einer Oberflfiche der Membran angeordneten Anode (3) und eineT an der anderen Oberfliiche 
der Membran angeordneten Kathode (4) wird hergestellt aus einem Schichtmaterlal aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen 
angeordnetem Polymerelektroly tmembran-Material, von dem Stucke geeigneter Grtifle abgetrennt werden, wobei in den abgetrennten Stticken 
die Membran an beiden Seiten vollstandig von den Elektroden bedeckt isL Am Umfang des Teilsriicks wird ein Dichtrand (5) dergestalt 
ausgebildet, daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6'. 7') mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdririgt und an dem dem Randbereich 
benachbarten Bereich der Membran haftet und/oder der Dichtrand an den Stirnflachen mindestens einer der Elektroden und den Stimflachen 
der Membran haftet. 
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MEMBRAN-ELEKTRODENEINHEIT MIT 
INTEGRIERTEM DICHTRAND UND VERFAHREN 
5 ZU IHRER HERSTELLUNG 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Membran-Elektrodeneinheit fur 
erne Polymerelektrolytmembran-Brenristoffzelle mit einer Polymerelek- • 
trolytmembran, einer an einer Oberflache der Membran angeordneten 
10 Anode und einer an der anderen Oberflache der Membran angeordneten 

Kathode, sowie ein Verfahren zur Herstellung der Membran-Elektroden- 
einheit. 

Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen, wie sie ublicherweise zur 

15 Erzeugung von elektrischem Strom verwendet werden, enthalcen eine 

Anode, eine Kathode und eine dazwischen angeordnete Ionenaus- 
tauschermembran. Eine Mehrzahl von Brennstoffzellen bildet einen 
Brennstoffzellenstapei, wobei die einzelnen Brennstoffzellen durch als 
Stromsammler wirkende bipolare Flatten voneinander getrennt werden. 

20 Die anodenseitige bipolare Platte einer Zelle ist dabei gleichzeitig die 

kathodenseitige bipolare Platte der Nachbarzelle. Zur Erzeugung von 
Elektrizitat wird ein Brenngas, z.B. Wasserstoff, in den Anodenbereich 
und ein Oxidationsmittel, z.B. Luft oder Sauerstoff, in den Kathodenbe- 
reich eingebracht. Anode und Kathode enthalten in den mit der Polymer- 

25 elektrolytmembran in Kontakt stehenden Bereichen jeweils eine Katalysa- 

torschicht. In der Anodenkatalysatorschicht wird der Brennstoff unter 
Bildung von Kationen und freien Elektronen oxidiert, in der Kathoden- 
katalysatorschicht wird das Oxidationsmittel durch Aufnahme von Elek- 
tronen reduziert. Alternativ kdnnen die beiden Katalysatorschichten auch 

30 an den entgegengesetzten Seiten der Membran aufgebracht werden. Die 

Struktur aus Anode, Membran, Kathode und den entsprechenden Kataly- 
satorschichten wird als Membran-EIektrodeneinheit bezeichnet. Die 
anodenseitig gebildeten Kationen wandern durch die Ionenaustauscher- 
membran zur Kathode und reagieren mit dem reduzierten Oxidations- 

35 mittel, wobei, wenn Wasserstoff als Brenngas und Sauerstoff als Oxida- 

tionsmittel verwendet werden, Wasser entsteht. Die bei der Reaktion von 



Brenngas und Oxidationsmittel entstehende Warme wird mittels Kiihlung 
abgefuhrt. Zur besseren Verteilung der Reaktionsgase sowie gegebenen- 
fatls zur Stiitzung der Membranelektrodeneinheit konnen zwischen Elek- 
troden und bipolaren Platten Gasfuhrungsstrukturen, z.B. Gitternetze, 
vorgesehen werden. 

Nach dem Einbau in eine Brennstoffzelle steht die Membran-Elektroden- 
einheit anodenseitig mit dem Brenngas und kathodenseitig mit dem 
Oxidationsmittel in Kontakt. Die Polymerelektrolytrnembran trennt die 
Bereiche, in denen sich Brenngas bzw. Oxidationsmittel befindet, von- 
einander. Um zu verhindern, daJ3 Brenngas und Oxidationsmittel direkt 
miteinander in Kontakt kommen konnen, was e'xplosionsartige Reaktio- 
nen hervorrufen konnte, mufl eine verlassliche Abdichtung der Gasraume 
voneinander gewahrleistet sein. Hierbei stellt insbesondere die Ab- 
dichtung gegen das Brenngas Wasserstoff, das hervorragende Diffusions- 
eigenschaften besitzt, ein Problem dar. 

Um zu verhindern, dafl in der Brennstoffzelle entlang den Randern der 
Membran ein Gasaustausch stattfinden kann, geht man her- 
kommlicherweise folgendermafien vor: bei der Herstellung her- 
kommlicher Membran-Elektrodeneinheiten werden die Abmessungen fur 
Membran und Elektroden so gewahlt, dali bei dem sandwicharrigen 
Anordnen der Membran zwischen den Elektroden die Membran an jeder 
Seite ein gutes Stuck iiber die Flache der Elektroden hinausragt. Die 
herkommliche Membran-Elektrodeneinheit weist also eine Membran auf, 
deren Randbereiche nicht von Elektrodenmaterial bedeckt sind. Um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheit werden auf beiden Seiten der 
Membran flache Dichtungen, z.B. aus gerecktem PTFE, angebracht, die 
die uberstehenden Bereiche der Membran bedecken. Bei einer quadrati- 
schen Membran-Elektrodeneinheit beispielsweise werden beidseitig der 
Membran quadratische Rahmen dergestalt aufgepreBt und/oder verklebt, 
daii sie die uberstehenden Bereiche der Membran mindestens zum Teil 
bedecken. Diese herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten haben 
zum einen den Nachteil, da6 sie recht aufwendig in ihrer Herstellung 
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sind, da Anode, Kathode und Membran jeweils separat zugeschnitten 
werden und anschliefiend fur jede einzelne Membran-Elektrodeneinheit 
paJigenau zusammengesetzt werden raiissen. Eine preisgiinstige Herstel- 
lung von Membran-Elektrodeneinheiten als Quadratmeterware ist nicht 
5 moglich. Ebenso miissen die Dichtungen separat zugeschnitten und dann 

paBgenau angebracht werden. 

Ein weiterer Nachteil der herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten 
zeigt sich beim Einbau in eine Brennstoffzelle. In der Brennstoffzelle 

10 muJ3 mindestens auf der Anodenseite zwischen Membran-Elektroden- 

einheit und der die Zelle begrenzenden Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet werden. Ublicherweise wird hier mit Dichtungsringen 
oder -Streifen zwischen Membran-Elektrodeneinheit und bipolarer Platte 
gearbeitet, wobei jeweils mehiere Zellen in Reihe zusammengespannt 

15 werden und eine gemeinsame Brenngaszufuhr erhalten. Erst beim Zu- 

sammenspannen werden die gasdichten Raume ausgebildet. Tritt ein 
Leek auf, ist dieses schwer lokalisierbar, und es kann auch nicht eine 
Zelle allein, sondern nur die zusammengespannte Einheit, in der das 
Leek auftritt, entfernt werden. Dies ist mit erheblichem Arbeitsaufwand 

20 und Ausfall an Brennstoffzellen-Nutzungsdauer verbunden. 



Gelegentlich wird darauf verzichtet, die Membran-Elektrodeneinheit mit 
einem aufgeprefiten Dichtrahmen zu versehen. Das Abdichten geschieht 
dann beim Einbau in eine Brennstoffzelle, indem zwischen dem nicht 

25 von Elektrodenmaterial bedeckten Teil der Membran und der angrenzen- 

den Bipolarplatte ein Dichtring mit eingespannt wird. In beiden Fallen 
ergibt sich hierbei ein Spalt zwischen Elektrodenmaterial und Dichtung, 
was die Anordnung empfindlich gegenuber mechanischen Verletzungen 
macht, insbesondere bei dunnen oder sproden Membranen. Aufierdem 

30 besteht die Gefahr, daJJ die Membran-Elektrodeneinheit nicht vollig eben 

eingespannt wird, so dafi die Membran mit dem metallischen 
Stromableiter in Kontakt kommt. Dabei kann das Metall von einer 
sauren Membran teilweise gelost werden. Die Metallionen treten in die 
Membran ein, wodurch deren Leitfahigkeit leidet. 
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Die vorliegende Erfindung erlaubt es, die oben angefuhrten Nachteile zu 
iiberwinden. 

Aufgabe der Erfindung ist es, eine Membran-Elektrodeneinheit fur eine 
5 Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle bereitzustellen, die an 

mindestens einer Seite dergestalt mit einer Bipolarplatte verbunden 
werden kann, dafi zwischen Membran und Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet wird. 

0 Aufgabe der Erfindung ist es aufierdem, eine Membran-Elektrodeneinheit 

bereitzustellen, bei der die Anordnung Membran-Elektrodeneinheit/Bi- 
polarplatte separat auf Gasdichtheit gepriift werden kann. 

Aufgabe der Erfindung ist es ferner, ein einfaches, kostengiinstiges 
5 Verfahren zur Herstellung derartiger Membran-Elektrodeneinheiten 

bereitzustellen. 

Die Aufgaben werden gelost durch die Membran-Elektrodeneinheit 
gemaB Anspruch 1 und das Verfahren zur Herstellung der Membran- 
;0 Elektrodeneinheit gemaB Anspruch 14. 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung sind in den jeweiligen Unter- 
anspriichen angegeben. 

:5 Erfindung sgemafi werden zur Herstellung der Membran-Elektrodenein- 

heit nicht Anode, Kathode und Membran separat zugeschnitten und die 
einzelnen Teile dann miteinander verbunden, sondern es wird ein 
Schichtmaterial aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen- 
liegendem Membranmaterial hergestellt, beispielsweise mittels eines 

10 Walzverfahrens entsprechend den bei der Papierherstellung verwendeten. 

Dabei erhalt man Quadratmeterware, aus der die einzelnen Membran- 
Elektrodeneinheiten in einem Arbeitsgang in der gewiinschten Gr6fie 
ausgeschnitten, ausgestanzt oder anderweitig abgetrennt werden konnen. 
Eine so erhaltene Membran-Elektrodeneinheit enthalt, abgesehen von der 



Stirnflache, keine freie Membranflache, vielmehr wird die Membran an 
beiden Oberflachen vollstandig von Anodenmaterial bzw. Kathoden- 
material bedeckt. Falls gewiinscht, konnen in der Membran-Elektroden- 
einheit Durchfuhrungen ausgebildet werden, ebenfalls in einem Arbeits- 
gang. 

Die zur Herstellung der erfindungsgemaflen Membran-Elektrodeneinheit 
verwendeten Membranen, Elektroden und Katalysatoren an sich konnen 
konventionelle Materialien sein, wie sie iiblicherweise fur emsprechende 
Zwecke eingesetzt werden. Als Elektroden, d.h. Anoden und Kathoden, 
kommen beispielsweise Diffusionselekiroden aus Kohlepapier oder 
graphitisierten Geweben in Frage, die einen Katalysator enthalten, der 
parallel und auch senkrecht zur Elektrodenflache beliebig verteilt sein 
kann. Anstelle von Kohlepapier oder graphitisierten Geweben konnen 
aber auch Kohlefaservliese verwendet werden. Als Katalysator kann 
beispielsweise Platin auf Kohlenstoff verwendet werden. Die Elektroden 
konnen nur die Katalysatorschicht, einen Teil der Diffusionsschicht oder 
die gesamte Diffusionsschicht enthalten. Alternativ kann der Katalysator 
auch auf den Oberflachen der Membran angebracht sein. Als 
Membranen werden vorteilhaft die iiblichen ionenleitenden Poly mere, 
beispielsweise Nafion oder ein sulfoniertes Polyetheretherketonketon 
(PEEKK, erhaltlich von Hoechst), verwendet. 

Die Membran-Elektrodeneinheiten in Form • von Quadratmeterware 
konnen hergestellt werden unter Verfahrensbe'dingungen wie die kon- 
ventionellen, einzelnen Membran-Elektrodeneinheiten. Im Falle der 
Erfindung werden je eine Bahn aus Elektrodenmaterial an jeder Ober- 
flache einer Bahn einer in ihrer H + -Form vorliegenden Polymerelek- 
trolytmembran angeordnet und anschlieliend bevorzugt bei Driicken von 
etwa 30 bar bis zu 500 bar und Temperaturen bis zu 250 °C aufgewalzt. 
Typisch sind Driicke zwischen etwa 80 und 250 bar und Temperaturen 
zwischen etwa 80 und 120° C. Wenn das Elektrodenmaterial die kataly- 
tisch aktive Schicht enthalt, mufi es dergestalt auf die Membran aufge- 



walzt werden, daB die katalytisch aktive Schicht in Kontakt mit der 
Membran Eteht. 

Alternativ kann auch zuerst eine Elektrode und in einem zweiten 
Arbeitsgang die zweite Elektrode aufgebracht werden. 

Aus diesem Membran-Elektroden-Schichtmaterial werden in einem 
Arbeitsgang Membran-Elektrodeneinheiten in der gewiinschten Grofie 
zugeschnitten, und zumindest urn den Umfang einer jeden Membran- 
Elektrodeneinheit wird ein Dichtrand ausgebildet, der die Membran und 
die Elektrode bzw. die Elektroden gasdicht miteinander verbindet und 
der auBerdem gasdicht mit einer Bipolarplatte verbunden werden kann. 
Der hierin verwendete Begriff "Membran-Elektrodeneinheit" im Sinne 
der Erfindung bezeichnet also Schichtmaterialsriicke aus Anoden-, 
Kathoden- und Membranmaterial ohne oder mit Dichtrand, wobei abge- 
sehen von der Stirnflache im wesentlichen keine nicht von Elektroden- 
material bedeckte Membranflache vorhanden ist. Der Dichtrand wird 
hergestellt, indem man ein Dichtmittel, beispielsweise einen Kunststoff 
oder ein Gemisch von Kunststoffen, in Randbereiche der Elektroden am 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheit eindringen laBt, so daB die 
Poren der Elektroden im wesentlichen gefiillt. werden und kein Gas mehr 
durchlassen. Der Kunststoff, bevorzugt ein Thermopiast oder ein aus- 
hartbarer, fliissiger Kunststoff von niedriger Viskositat kann durch 
Kapillarwirkung in die Elektroden eindringen und anschlieBend ausge- 
hartet werden, oder es kann Kunststoff in fliissiger Form, d.h. ge- 
schmolzen, unausgehartet oder in einem Losungsmittel gelost, mit der 
Elektrode, gegebenenfalls durch Anwendung des erforderlichen Drucks 
(bevorzugt bis etwa 200 bar) und/oder erhohter Temperatur in einer 
geeigneten Vorrichtung verpreBt werden, und die Poren der Elektrode 
auf diese Weise gefullt werden. Gegebenenfalls kann vorher evakuiert 
werden, um Luft aus den Poren zu entfernen und so das Eindringen des 
Dichtmittels zu erleichtern. Bevorzugte Kunststoffe sind Polyethylene, 
Polypropylene und Polyamide sowie Epoxidharze, Silicone und 
Polyesterharze. Zwecks besserer Benetzung der von Kunststoff zu durch- 
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dringenden Randbereiche der Elektroden konnen diese vor der Be- 
handlung mit Kunststoff mit einem Losungsmittel fiir den Kunststoff 
benetzt oder an der Oberflache angefrast werden. Auch ein teilweises 
Oxidieren der entsprechenden Bereiche der Kohlenstoffniaterialien der 
Elektroden kann vorteilhaft sein. 

Der so urn den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit ausgebildete 
Dichtrand verhindert ein Austreten von Reaktionsgasen aus den Elek- 
troden "radial" nach auBen durch "Verstopfen" der Gaswege im Randbe- 
reich der Elektroden und sorgt aufierdem fur eine gasdichte Verklebung 
und Anhaftung des Randbereichs der Elektroden mit dem angrenzenden 
Membranbereich. 

Derartige Dichtungen konnen in alien Bereichen der Membran-Elek- 
trodeneinheit ausgebiidet werden, in denen Rander auftreten, z.B. auch 
bei Durchfiihrungen durch die aktiven Flachenbereiche der Membran- 
Elektrodeneinheit, wie sie haufig notig sind zur Zuleitung von Gasen, 
Wasser oder fiir Spannschrauben. 

Alternativ kann ein Dichtrand ausgebiidet werden, indem man um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheiten an deren im wesentlichen 
biindig abschliefienden Stirnseiien einen Dichtrahmen anbringt, bzw. 
Durchfiihrungen ganz oder teilweise mit einem Dichtrahmen auskleidet. 
Als Material fur den Dichtrahmen kommen bevorzugt Kunststoffe oder 
Kunststoff gemische in Frage, insbesondere Thermoplaste wie 
Polyethylene, Polypropylene und Polyamide, oder aushartbare Kunst- 
stoffe wie Epoxidharze, Silicone oder Polyesterharze. Der Dichtrahmen 
wird so angebracht, daB er sich fest mit den Stirnflachen der Membran 
oder den Stirnflachen von mindestens einer Elektrode und Membran 
verbindet und gasdicht an ihnen haftet. 

Die erfoderlichen Durchfiihrungen konnen auch unmittelbar im 
Dichtrand selbst vorgesehen werden. 



Auch Mischformen zwischen beiden Dichtrandvarianten, d.h. 
Dichtrander, die teilweise innerhalb des Elektrodenmaterials und teil- 
weise an den Stirnseiten ausgebildet sind, sind moglich. 

Die am Umfang und ggf. an Durchfuhningen abgedichteten Membran- 
Elektrodeneinheiten konnen nun mit bipolaren Flatten verbunden werden. 
In der Regel durfen bipolare Platten nicht direkt auf den Elektroden 
aufliegen, sondern es mufl zwischen Elektrode und bipolarer Platte ein 
freier Raum verbleiben, in dem eine Gasfiihrungsstruktur, z.B. ein Netz, 
zur besseren Verteilung von Reaktionsgasen iiber die Oberflache der 
Elektrode vorgesehen werden kann. Dieser freie Raum kann dadurch ge- 
schaffen werden, indem man den Dichtrand nicht biindig mit der Elek- 
trodenoberflache abschlieBen laftt, sondern inn iiber die Elektrodenober- 
flache iiberstehend ausbildet. Bei Elektroden mit iiberstehendem 
Dichtrand kann eine ebene bipolare Platte mit dem Dichtrand verbunden, 
z.B. gasdicht verklebt werden, oder im Brennstoffzellenstapel unter 
permanentem Druck angepreBt und damit gasdicht werden. SchlieBt der 
Dichtrand biindig mit der Elektrodenoberflache ab, kann eine bipolare 
Platte verwendet werden, die in dem Bereich, in dem die Gasfiihrungs- 
struktur angebracht werden soil, diinner ausgebildet isc als in dem Be- 
reich, der mit dem Dichtrand der Membran-Elektrodeneinheit gasdicht 
verbunden wird. Bipolare Platten, die eine integrierte Gasfiihrungs- 
struktur enthalten, z.B. Graphitplatten mit eingefrasten Rillen, erfordern 
ebenfalls keine iiberstehenden Dichtrander. 

Die erfindungsgemafie Abdichtung der Membran-Elektrodeneinheit ist 
generell fur alle Reaktionsgase anwendbar. Mit besonderem Vorteil kann 
sie jedoch an der Wasserstoff-Seite einer Brennstoffzelle eingesetzt 
werden, da Wasserstoff zum einen sehr gut diffundiert und daher die 
groBten Probleme bei der Abdichtung bereitet, und zum anderen sehr 
reaktiv ist und im Falle eines Leeks erhebliche Schwierigkeiten 
auftreten. 



WO 98/33225 



PCT/EP98/00479 



10 



Die Ausbildung eines Dichtrandes durch Einbringen eines Dichtmittels in 
die Elekxodenrandbereiche sowie die Abdichtung von Durchfuhrungen 
durch Einbringen eines Dichtmittels in die die Durchfuhrungen urn- 
gebenden Elektrodenbereiche ist grundsatzlich bei jeder Membran-Elek- 
trodeneinheit mit porosen Elektroden moglich, unabhangig davon, ob ein 
bundiger Stirnseitenabschlufi vorliegt. Insbesondere ist auch die er- 
findungsgemafie Abdichtung von Durchfuhrungen moglich, unabhangig ' 
davon, welche Art von Dichtung fur den aufieren Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit gewahlt wird. 

Besonders vorteilhafte Ausfuhrungsformen der Erfindung werden anhand 
der nachstehenden Figuren erlautert. 

In den Zeichnungen zeigen: 

Fig. 1 einen Querschnitt durch eine erfindungsgemafie Membran- 
Elektrodeneinheit, noch ohne Dichtrand, 

Fig. 2 eine Aufsicht auf eine erfindungsgemafie Membran-Elektroden- 
einheit, 

Fig. 3 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit geraafi 
dem Stand der Technik, 

Fig. 4 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand und Durchfuhrung gemafi einer Ausfiihrungsform der 
Erfindung, 

Fig. 5 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand, Durchfuhrung und bipolarer Platte gemafi einer 
Ausfuhrungsform der Erfindung, 



Fig. 6 



einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand gemafi einer anderen Ausfuhrungsform der Er- 
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findung, in {Combination mit beidseitig angebrachten bipolaren 
Platten, 



Fig. 7 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand gemafl einer weiteren Ausfiihrungsform der Er- 
findung in Kombination mit einseitig angebrachter bipolarer 
Platte, 

Fig. 8 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemali 
der Erfindung mit iiberstehenden, mit bipolaren Platten ver- 
bundenen Dichtrandern, 



Fig. 9 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemali 
der Erfindung mit biindigen, mit bipolaren Platten verbundenen 
Dichtrandern, 



Fig. 10 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemali 
der Erfindung mit Durchfuhrungen im Dichtrand, 

Fig. 11 eine Draufsicht auf eine Membran-Elektrodeneinheit gemali der 
Erfindung mit Durchfuhrungen im Dichtrand 

Fig. 12 einen Querschnitt durch eine in einen Brennstoffzellenstapel 
eingebaute Brennstoffzelle mit erfindungsgemalter Membran- 
Elektrodeneinheit. 



Membran-Elektrodeneinheiten 1 bestehen aus einer Membran 2, einer an 
einer Oberflache der Membran angebrachten Anode 3 und einer an der 
anderen Oberflache der Membran angebrachten Kathode 4, Die der 
Membran zugewandten Seite der Elektroden enthalt jeweils Katalysator. 
Bei konventionellen Membran- Elektrodeneinheiten, wie sie in Fig. 3 
gezeigt sind, besitzen Anode 3 und Kathode 4 gleiche Abmessungen, 
wahrend die Membran 2 deutlich grdGer ist, so daB beim Laminieren 
Membran-Randbereiche 25 entstehen, die nicht von porosem Elektroden- 



- 11 - 



material bedeckt sind und an denen Dichtungen angebracht werden 
konnen. Allerdings schlieBt ein derartiger Aufbau einfache und schnelle 
Herstellungsverfahren aus. 

ErfindungsgemaB konnen Membran-Elektrodeneinheiten einfach und 
schnell hergestellt werden, indem man grofiflachige Stiicke oder Bahnen 
aus Membran-Elektrodeneinheitmaterial herstellt und dieses dann in 
einzeme Membran-Elektrodeneinheiten der gewiinschten GrbBe aufteilt. 
Die so erhaitene einzelne Membran-Elektrodeneinheit weist allerdings, 
wie aus Fig. 1 ersichtlich ist, auBer der Stirnflache keine Membranflache 
auf, die mcht von Elektrodenmaterial bedeckt ist. Konventionelle 
Dichtungen konnen daher aufgrund der Porositat der Elektroden nicht 
angebracht werden. 

Erfindungsgemali wird die Membran-Elektrodeneinheit 1 mit an den 
Stirnflachen biindigem AbschluB von Membran 2, Anode 3 und Kathode 
4 dadurch abgedichtet, daB man ein Dichtmittel, beispielsweise einen 
Kunststoff, in einen Randbereich 6' der Anode 3 und einen Randbereich 
7' der Kathode 4 eindringen laBt. Die Randbereiche 6' und 7' definieren 
lediglich die Bereiche, in die das Dichtmittel eindringen soli. Das Dicht- 
mittel fiillt die Poren der porosen Elektroden und vermittelt eine gas- 
dichte Haftung an der Membran. Ein Austritt von Reaktionsgasen in 
molekularer Form in "radialer" Richtung aus den Elektroden heraus oder 
ein Austritt entlang den Grenzflachen zwischen Elektroden und 
Membran wird damit verhindert. 

Der Dichtrand 5 der erfindungsgemaBen Membran-Elektrodeneinheit 
kann hinsichtlich Form und Abmessungen unterschiedlich ausgebildet 
sein. Fig. 4 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit, bei der der anoden- 
seitige Teil 6 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich 6' der 
Anode eindringende Bereich des Dichtrands 5, biindig mit der membran- 
abgewandten Oberflache der Anode 3 abschlieBt, wahrend der kathoden- 
seitige Teil 7 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich 7' der 
Kathode eindringende Bereich des Dichtrands 5, einen Bereich 9 enthalt, 
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der iiber die membranabgewandte Oberflache der Kathode 4 iibersteht. 
Die Membran-Elektrodeneinheit enthalt aufterdem eine Durchfuhrung 28 
mit einem Dichtrand 5', d.h. anodenseitigem Dichtrand 26 und 
kathodenseitigem Dichtrand 27. Der kathodenseitige . Teil 27 des 
5 Dichtrands 5' steht iiber die membranabgewandte Oberflache der 

Kathode iiber. Bei der in Fig. 4 gezeigten Ausfuhrungsform gehen so- 
wohl Durchfuhrung 28 als auch Dichtrand 5' durch die gesamte Mem- 
bran-Elektrodeneinheit 1 hindurch. Auch in die Membran 2 ist Dicht- 
mittel eindiffundiert. Durchfuhrung und/oder Dichtrand konnen jedoch 
10 auch in einer Elektrode enden. Beispielsweise kann durch eine in der 

Anode teilweise dichtrandfreie Durchfuhrung Wasserstoff zur Anode 
gebracht werden und in sie hineindiffundieren. Alternativ kann die 
Durchfuhrung auch im Dichtrand integriert sein, wie nachfolgend noch 
naher ausgefuhrt werden wird. 

15 

Fig. 2 zeigt eine Aufsicht auf die Ausfuhrungsform gemaJJ Fig. 4 von 
der Kathodenseite her. Die hier dargestellte Membran-Elektrodeneinheit 
ist quadratisch. Sie kann jedoch auch jede beliebige andere Form haben. 
Wie aus Fig. 2 ersichtlich wird, ist die Kathode an ihrem gesamten 

20 Umfang und an der Durchfuhrung 28 abgedichtet und enthalt innerhalb 

des uberstehenden Bereichs 9 des Dichtrands einen freien Kathodenbe- 
reich 13. Ein derartiger freier Bereich erlaubt es, an der entsprechenden 
Elektrode Gasfuhrungsstrukturen anzubringen, wie sie bei der Ver- 
wendung von Reaktionsgaseh mit massigen Diffusionseigenschaften oder 

25 starker Verdiinnung durch Inertgase in der Regel erforderlich sind. Bei 

der Verwendung von Wasserstoff, der iiber ausgezeichnete Diffusions- 
eigenschaften verfugt, kann haufig auf eine Gasfiihrungsstruktur ver- 
zichtet werden. An der Anodenseite ist es daher bei der Verwendung 
von als Brenngas m&glich, die die Brennstoffzelle abschliefiende 

30 bipolare Platte ohne Zwischenschaltung einer Gasfuhrungsstruktur direkt 

auf die Anode 3 aufzusetzen, so da8 der anodenseitige Teil 6 des 
Dichtrands 5 hier bundig mit der Anodenoberflache abschliessen kann, 
wie in Fig. 4 gezeigt. 
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Fig. 5 zeigt eine erfindungsgema/ie Membran-Elektrodeneinheit 1, die 
anodenseitig eine bipolare Platte 14 aufweist. Die bipolare Platte 14 ist 
gasdicht mit den uberstehenden Bereichen 8 des Dichtrands verbunden, 
z.B. verklebt, so daB zwischen Membran 2, anodenseitigem Dichtrand 6 

5 und bipolarer Platte 14 ein gasdichter Raum gebildet wird. Die Ver- 

klebung erfolgt dabei bevorzugt durch das Dichtmittel selbst. Membran- 
Elektrodeneinheit und bipolare Platte 14 enthalten eine Durchfuhrung 28 
bzw. 24 fur Brenngas zur Zuleitung bzw. Abfuhrung von Brenngas. 
Zwischen bipolarer Platte 14, Anode 3 und den uberstehenden Bereichen 

10 8 des Dichtrands ist Raum fur eine Gasfuhrungsstruktur 18, 

beispielsweise ein Gitternetz. Bei der in Fig. 5 gezeigten Ausfiihrungs- 
form ist urn die Durchfuhrung 28 ein Dichtrand 5* ausgebildet, der liber 
die membranabgewandte Oberflache der Anode ebensoweit ubersteht wie 
der am Umfang der Membran-Elektrodeneinheit ausgebildete Dichtrand 

15 5. Die bipolare Platte 14 wird so durch den Dichtrand 5' zusatzlich 

abgestiitzt. Der durch die Durchfuhrung 28 stromende Wasserstoff tritt 
zum Teil durch eine Offnung 23 im Dichtrand 5' in die Gasfuhrungs- 
struktur 18 der Brennstoffzelle ein, zum Teil wird er durch die Durch- 
fuhrung 24 in der bipolaren Platte 14 zur Nachbarzelle weitergeleitet. 

20 Eine derartige Einleitung von Wasserstoff (oder anderen Gasen) ist auch 

mdglich, wenn die Durchfuhrung in den Dichtrand 5 am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert ist. 



Dasselbe ist fur die Oxidationsmittelzufuhr an der Kathode moglich. 

Zur AusbildUng des Dichtrandes 5 kann ein beliebiges Dichtmittel ver- 
wendet werden, das in der Lage ist, in die Poren der Elektrodenrandbe- 
reiche einzudringen, unter den Betriebsbedingungen einer Brennstoffzelle 
im wesentlichen unverandert dort zu verbleiben und eine Barriere gegen 
30 den Austritt von Reaktionsgasen zu bilden. Geeignet sind insbesondere 

aushartbare Kunststoffe und Kunststoffe, die unter Anwendung von 
erhohter Temperatur und/oder Druck gegebenenfalls nach vorherigem 
Evakuieren in defmierten Bereichen in die Poren der Elektroden ein-- 
dringen konnen. 
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Zur Ausbildung des Dichtrands wxrd beispieisweise ein In der passenden 
Grofte zugeschnittenes oder ausgestanztes Stiick eines Membran-Elek- 
trodenmaterials in eine VerguBform eingelegt, wobei die Bereiche der 
Elektroden, an denen kein Dichtrand ausgebildet werden soil sowie ggf. 
die Bereiche, in denen Durchfuhrungen vorgesehen sind, von der 
VerguBform abgegrenzt werden. Dann kann Kunststoff in fliissiger • 
Form, z.B. ein durch Warme verflussigter Thermoplast, eingefullt und 
durch Anwendung von Druck, bevorzugt bis ca. 200 bar, an den nicht 
abgegrenzten Bereichen der Elektroden in die Poren der Elektroden 
gepreflt werden. Je nach dem, ob es gewiinscht ist, Dichtrander mil 
biindigem Abschlufi mit den Elektrodenoberflachen oder Dichtrander, die 
iiber die Elektrodenoberflachen uberstehen, zu erhalten, muB die Aus- 
bildung des Formwerkzeugs entsprechend gewahlt werden. 

Bei Membran-Elektrodeneinheiten gangiger Abmessungen (ca. 3 cm 2 bis 
1.600 cm 2 ) ist es gunstig, Dichtrander mit einer Breite von 
naherungsweise 0,3 cm bis 1 cm, typischerweise 0,5 cm, vorzusehen. 
Die Hohe der gegebenenfalls uberstehenden Bereiche des Dichtrands 
richtet sich nach der Dicke der Gasruhrungsstruktur, die an der Elek- 
trode angebracht werden soil. 

Alternativ zum Einbringen bzw. Einpressen eines durch erhohte 
Temperatur verflussigten Kunststoffs unter Druck in die Poren der 
Elektroden kann auch ein aushartbarer fliissiger Kunststoff von niedriger 
Viskositat verwendet werden, der auf Grund der Kapillarwirkung in die 
Poren in den Randbereichen der Elektroden eindringt und anschlieBend 
ausgehartet wird. 

Geeignele aushartbare Kunststoffe sind insbesondere Epoxidharze, 
Silicone und Polyesterharze, geeignete Thermoplaste sind insbesondere 
Polyethylene, Polypropylene und Polyamide. 
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Im folgenden wird ein Beispiel zur Herstellung einer erfindungsgemafien 
Membran-Elektrodeneinheit 1 beschrieben. 

Ein Membran-Elektrodenmaterial, das besteht aus einer Membran Gore 
Select der Firma Gore & Associates, Inc., einer Kathode nach der 
Patentanmeldung P 19 544 323.3 der Firma Magnet Motor GmbH und 
einer konventionellen Anode, wird auf eine GroBe von etwa 90 x 50 mm 
zugeschnitten. Bei der Kathode nach der genannten Patentanmeldung 
handelt es sich urn eine Gasdiffusionselektrode aus einem 
Kohlefaservlies, das mit RuB und Polytetrafluorethylen 
(Massenverhaltnis hier 5:1) im wesentlichen homogen impragniert ist, 
und einer katalytisch aktiven Schicht. Der hier verwendete Katalysator 
ist Platin auf Kohlenstoff. Die Membran ist vollstandig von den 
Elektroden bedeckt. Die zugeschnittene Membran-Elektrodeneinheit wird 
in eine VerguBform eingelegt, deren Grundflache an ihrem Umfang auf 
einer Breite von etwa 5 mm um etwa 0,3 mm abgesenkt ist. Die 
Membran-Elektrodeneinheit liegt also an ihrem Randbereich nicht direkt 
auf der Grundflache der VerguBform auf. Auf die Membran- 
Elektrodeneinheit wird eine Platte aus Edelstahl aufgelegt, die eine der 
Grundplatte entsprechende, hinsichtlich der Anordnung zur Membran- 
Elektrodeneinheit jedoch spiegelbildliche Form aufweist. Die Membran- 
Elektrodeneinheit ist also auch an ihrer anderen Oberflache in einem 
etwa 5 mm breiten Randbereich nicht in direktem Kontakt mit der 
VerguBform. Anstelle der Grand- und Abdeckplatte kdnnen bipolare 
Platten verwendet werden, so daB die Membran-Elektrodeneinheit bei 
der Ausbildung des Dichtrandes gleichzeitig mit den bipolaren Platten 
verklebt wird. In der Form sind Bohrungen zum Einbringen von 
Kunststoff vorgesehen, durch die die freien Volumina der VerguBform 
mit dem Epoxidharz Korapox 439 der Firma Kommeriing (Deutschland) 
Oder dem Zweikomponentenlack CFM 340 auf DD-Basis der Firma Dr. 
Wiedeking gefullt werden. Sehr gut geeignet ist auch die 
EpoxidharzverguBmasse 5100/5620 GA der Firma Rhenatech GmbH. 
Diese Kunststoff e saugen sich aufgrund der Kapillarwirkung in die Poren 
der Elektroden, vorwiegend an den nicht abgedeckten Bereichen der 
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Elektroden. Daher ist ein mehrrnaliges Nachfiillen wahrend der Topfzeit 
notwendig. Anschliefiend werden die Kunststoffe bei etwa 60 °C 
ausgehartet und die fertige Membran-Elektrodeneinheit entformt. Auf 
diese Weise wird eine Membran-Elektrodeneinheit mit Dichtrandern 6 
5 im Anodenbereich und 7 im Kathodenbereich erzeugt, die eine Breite 

von ca. 5 mm aufweisen und etwa 0,3 mm iiber die Oberflachen der 
Elektroden iiberstehen. 



Abhangig vom Material der Membran 2, dem verwendeten Dichtmittel 

10 und den Bedingungen, unter denen der Dichtrand hergestellt wird 

(Druck, Temperatur), kann das Dichtmittel unter Umstanden auch in die 
Membran eindringen, wodurch mit Dichtmittel gefiillte Bereiche 10 der 
Membran entstehen, wie in Fig. 6 gezeigt. Je nach gewiinschter 
Dichtrandvariante sind die im Einzelfall jeweils erforderlichen 

15 Reaktionsbedingungen vom Fachmann in Abhangigkeit von den 

gewahlten Materialien durch orientierende Vorversuche leicht zu er- 
mitteln. Membran-Elektrodeneinheiten 1 mit die Membran 2 teilweise 
durchdringendem Dichtrand 5 besitzen eine extrem hohe Dichtheit gegen 
den Austritt oder Ubertritt von Reaktionsgasen. Die in Fig. 6 gezeigte 

20 Ausfuhrungsform der erfindungsgemaBen Membran-Elektrodeneinheit 1 

. ist mit anodenseitiger Bipolarplatte 14 und kathodenseitiger Bipolarplatte 
15 zu einer Brennstoffzelle montiert, wobei zwischen Membran 2, 
anodenseitigem Dichtrand 6 und Bipolarplatte 14 bzw. zwischen 
Membran 2, kathodenseitigem Dichtrand 7 und Bipolarplatte 15 jeweils 

25 gasdichte Raume ausgebildet sind. Zwischen den uberstehenden 

Bereichen 8 bzw. 9 der Dichtrander sind Hohlraume zur Aufhahme von 
Gasfuhrungsstrukturen 18 bzw. 19 vorgesehen. 

Eine alternative Ausfuhrungsform des Dichtrandes 5 einer erfindungs- 
30 gemaJien Membran-Elektrodeneinheit 1 ist in Fig. 7 dargestellt. Der 

Dichtrand 5 dringt hier nicht oder nur teilweise in Poren des Elektroden- 
materials ein, sondern haftet an der Stirnflache der Membran, der 
Membran und einer Elektrode oder eines Teils einer Elektrode, oder, 
wie in Fig. 7 gezeigt, am Umfang der gesamten Membran- 
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Elektrodeneinheit. Dabei rauB gewahrleistet sein, daB die Haftung 
zwischen Dichtmaterial und der Membran bzw. den Materialien der 
Elektroden fest und dicht genug ist, um einen Austritt von Reaktions- 
gasen zu verhindem. Als Materialien zur Ausbildung des Dichtrandes 5 
kommen Kunststoffe in Frage, und zwar in erster Linie solche, wie sie 
auch fur die erste Ausfuhxungsform des Dichtrands geeignet sind. Um 
die Haftung an der Stirnseite der sehr diinnen Membran 2 in jedem Fall ' 
zu gewahrleisten, kann vor dem Anbringen des Dichtrands 5 ein Haft- 
vermittler, z.B. ein Si0 2 ausscheidender Haftvermittler, 11 aufgebracht 
werden oder die Stirnseite der Membran kann angeatzt werden. Diese 
Ausfiihrungsform eignet sich insbesondere fur etwas dickere Membranen 
(ab ca. 100 /an), wahrend' die durch Eindringen von Dichtmittel in die 
Poren der Elektrodenrandbereiche ausgebildeten Dichtrander bei beliebig 
dunnen Membranen (z.B. 5 £im) bevorzugt anwendbar sind. 

Die Anbringung des Dichtrandes an der Stirnseite erfolgt ahnlich wie die 
Ausbildung des Dichtrandes in Randbereichen der Elektroden, namiich 
durch Einlegen eines Stucks eines Membran-Elektrodenmaterials geeig- 
neter GrSBe in eine Vergufiform, die in den Bereichen, an denen der 
Dichtrand ausgebildet werden soli, Raum fur die Einbringung des Dicht- 
mittels Jafit, Einbringen und anschlieBendes Verfestigen bzw. Ausharten 
des Dichtmittels. Sollen im Dichtrand Durchruhrungen vorgesehen 
werden, muB die Vergufiform so ausgebildet sein, daB in die 
Durchfiihxungsbereiche kein oder wenig Dichtmittel eindringen kan. Dies 
ist beispielsweise durch Einsetzen von Stiften moglich, an denen das 
Dichtmittel schlecht haftet, und die daher leicht wieder entfernt werden 
konnen. Die Breite stirnseitig angebrachter Dichtrander liegt bei 
Membran-Elektrodeneinheiten ubiicher GroBe bei etwa 0,2 cm bis 1 cm, 
bevorzugt bei ca. 0,5 cm oder weniger. 

Beim Ausbilden den Dichtrands an den Stirnseiten von Membran 2 und 
Elektroden 3, 4 kann bei geeigneten Reaktionsbedingungen auch 
Dichtmittel in die Randbereiche der Elektroden eintreten, so daB eine 
Kombination aus stirnseitigem Dichtrand und Dichtrand in den 



WO 98/33225 



PCTVEP98/00479 



- 18 - 

Elektrodenrandbereichen 6', 7' erhalten wird, wie es in Fig.. 7 durch die 
gestrichelten Linien angedeutet ist. 

Die Fig. 8 und 9 zeigen alternative Moglichkeiten zur Ausbildung eines 
5 Hohlraums zur Aufnahme einer Gasfuhrungsstruktur, wobei Fig. 8 die 

vorstehend erlauterte Moglichkeit der Ausbildung iiberstehender Dicht- 
rander zeigt. In der in Fig. 9 gezeigten Ausfuhrungsform schlieBen die . 
Dichtrander 6 und 7 an Anode bzw. Kathode biindig mit der Oberflache 
von Anode bzw. Kathode ab. Dafiir hat die bipolare Platte 14 bzw. 15 

10 einen diinnen Mittelbereich sowie einen dicken Randbereich 16 bzw. 17, 

wobei die Differenz aus der Dicke des Randbereichs und der Dicke des 
Mittelbereichs die Hone des zur Aufnahme einer Gasfuhrungsstruktur 
zur Verfugung stehenden Hohlraums definiert. Die Breite der Randbe- 
reiche 16 und 17 wird bevorzugt entsprechend der Breite des Dichtrands 

15 5 gewahlt. 

Zur Erzielung einer besonders festen Hafturig zwischen Dichtrand 5 und 
bipolarer Platte 14, 15 konnen in den iiberstehenden Bereichen 8, 9 des 
Dichtrandes Aussparungen 29 zur Aufnahme eines zusatzlichen Kleb- 
20 stoffs, z.B. Silicon, vorgesehen werden. 

Zur Zuleitung von Reaktionsgasen, Kuhlmittel oder zur Anbringung von 
Befestigungsvorrichtungen ist es oft erforderlich, eine oder mehrere 
Offnungen oder Durchfuhrungen in den Membran-Elektrodeneinheiten 

25 vorzusehen, die gegen ein Austreten oder Ubertreten von Gasen 

abgedichtet werden miissen. Diese Durchfuhrungen konnen jede fur sich 
separat abgedichtet werden, wie es in den Figuren 4 und 5 gezeigt ist, 
bei denen jeweils nur eine Durchfuhruug vorhanden ist, die durch mit 
Dichtmittel gefullte Bereiche 5' abgedichtet wird. Wenn mehrere 

30 Durchfuhrungen bendtigt werden, konnen diese auch zu einer oder 

mehreren Gruppen nahe beieinanderliegender Durchfuhrungen 
zusammengefalit werden, die gemeinsam abgedichtet werden, d. h., die 
Durchfuhrungen einer Gruppe werden voneinander und vom aktiven 
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Bereich der Membran-Elektrodeneinheit durch mit Dichtmittel gefiillte 
Bereiche 5' getrennt. 

Bei diesen Ausfiihrungsformen mufl ailerdings fur die Durchfuhrungen 
5 und ihre Abdichtungen ein Teilbereich der Membran-Elektrodeneinheit 

verwendet werden, der ansonsten als aktiver Bereich zur Verfugung 
stiinde. Dieser Verlust an aktivem Bereich kann vermieden werden, • 
wenn man die Durchfuhrungen in den Dichtrand am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert, wie es beispielhaft in den Figuren 
10 10 und 11 dargesteilt ist. 

Fig. 10 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit mit Membran 2, Anode 
3, Kathode 4 und Dichtrand 5 am AuBenumfang der Membran- 
Elektrodeneinheit, wobei auch Dichtmittel in die Randbereiche von 

15 Anoede 3 und Kathode 4 eingedrungen ist unter Ausbildung des 

Dichtbereichs 6 bzw. 7. Der Dichtrand 5 steht uber die 
Anodenoberflache sowie uber die Kafhodenoberflache iiber. In dem nur 
aus Dichtmittel bestehenden Bereich des Dichtrands ist eine zur Ebene 
der Membran-Elektrodeneinheit im wesentlichen senkrecht verlaufende 

20 Durchfuhrung 30 vorgesehen. In Hone des iiber die Anodenoberflache 

uberstehenden Bereichs des Dichtrands 5 zweigen da von waagrechte, d. 
h. parallel zur Membran-Elektrodeneinheit verlaufende 
Verteilerdurchfuhrungen ab, wie aus Fig. 11 ersichtlich ist. Fig. 11 zeigt 
eine Aufsicht auf die Membran-Elektrodeneinheit gemaft Fig. 10 von der 

25 Anodenseite her (ohne bipolare Platte 14). Diese 

Verteilerdurchfuhrungen haben, vorwiegend aus Grunden der einfachen 
Herstellbarkeit, die Form von Rillen 31 in der anodenseitigen Oberflache 
des Dichtrands 5 und miinden in den eine Gasfiihrungsstruktur 18 
enthaltenden Raum zwischen Anodenoberflache und bipolarer Platte 14. 

30 Die Rillen 31 kdnnen bei der Herstellung des Dichtrands durch 

Verwendung einer passend ausgebildeten Vergufiform in die Oberflache 
des Dichtrands 5 eingeformt oder nachtraglich in den Dichtrand 
eingeformt, z. B. eingefrast, werden. Die bipolare Platte 14 besitzt an 
der iiber der Durchfuhrung 30 gelegenen S telle eine Durchfuhrung 24 
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und schlieBt ansonsten die Rillen 31 und den Raum fur die 
Gasfuhiimgsstruktur 18 iiber der Anode gasdicht ab. Auf diese Weise 
kann Wasserstoff, der durch die Durchfuhrung 30 stromt, einerseits 
durch die Rillen 31 der Anode 3 zugefiihrt werden und andererseits 
durch die Durchfuhrung 24 in der bipolaren Platte 14 in die 
Nachbarzelle weitergeleitet werden. Zur Erzielung einer besonders festen 
Haftung zwischen Dichtrand und bipolarer Platte ist in dem Dichtrand 
eine Aussparung 29 vorgesehen, in die zusatzlicher Klebstoff eingebracht 
wird. 

Die erfindungsgemafle Membran-Elektrodeneinheit mit Durchfuhrungen 
im Dichtrand kann hergestellt werden, wie es vorstehend fur Dichtrander 
ohne Durchfuhrung beschrieben wurde, wobei die Bereiche der spateren 
Durchfuhrungen und Rillen von der Form abgegrenzt werden mussen, so 
da£ kein Dichtmittel eindringen kann. Alternativ kann auch zuerst ein 
Dichtrand ohne Durchfuhrung und/oder Rillen hergestellt werden und 
diese dann am fertigen Dichtrand angebracht werden, etwa durch 
Bohren, Stanzen oder Frasen. 

Fig. 12 zeigt einen Ausschnitt aus einem Brennstoffzellen-Stapel mit 
Brennstoffzellen, die erfindungsgemaBe Membran-Elektrodeneinheiten 1 
aufweisen. Bei dem gezeigten Brennstoffzellenstapel- wird Sauerstoff 
nicht in abgeschlossene und abgedichtete Oxidationsmittelgas-Raume 
eingefuhrt, sondern mittels eines Ventilators zwischen der den AbschluR 
einer Zelle bildenden bipolaren Platte und der Kathodenoberflache der 
Nachbarzelle bindurchgeblasen, wobei ein Gitternetz zwischen bipolarer 
Platte und Kathode die Einhaltung des erforderlichen Abstands garan- 
tiert. Die in Fig. 12 gezeigte Einheit aus Membran 2, Anode 3, Kathode 
4 und bipolarer Platte 14 (mit Gasdurchlassen 20 fur Wasserstoff) kann, 
sollte sich im Laufe der Betriebsdauer des Brennstoffzellenstapels 
irgendwo ein Wasserstoff-Leck gebildet . haben, problemlos einzeln aus 
dem Stapel entfernt werden, so daB der Anodenraum jeder einzelnen 
Zelle separat auf Dichtheit uberpriift werden kann. 
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Die vorliegende Erfindung ermoglicht es somit, auf einfache und preis- 
werte Art Membran-Elektrodeneinheiten herzustellen, die in Kombina- 
tion mit einer bipolaren Platte die Ausbildung gasdichter Elektroden- 
raume ermdglichen. In jeder Brennstoffzelle konnen die gasdichten 
5 Elektrodenraume separat auf Dichtheit uberpriift werden. 
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BEZUGSZEICHENLISTE 

1 Membran-Elektrodeneinheit 

2 Polymerelektrolytmembran 

3 Anode 

4 Kathode 

5 Dichtrand am Umfang der Membran-Elektrodeneinheit 
5' Dichtrand urn Durchfiihrung 28 

6' Randbereich am Umfang der Anode, in den das Dichtmittel ein- 
dringen soli 

6 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5 

7' Randbereich am Umfang der Kathode, in den das Dichtmittel ein- 
dringen soli 

7 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands .5 

8 iiber die Anodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 5 

9 iiber die Kathodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 
5 

10 mit Dichtmittel gefiillter Membranrandbereich 

1 1 Haftvermittler 

13 dichtrandfreier Kathodenbereich 

14 anodenseitige bipolare Platte 

15 kathodenseitige bipolare Platte 

16 verdickter Randbereich der anodenseitigen bipolaren Platte 

17 verdickter Randbereich der kathodenseitigen bipolaren Platte 

18 anodenseitige Gasfuhrungsstruktur 

19 kathodenseitige Gasfuhrungsstruktur 

20 Gasdurchlafl fur Wasserstoff in bipolarer Platte 14 

21 Zuleitung fur Wasserstoff 

22 Ableitung fur Wasserstoff 

23 Offnung im Dichtrand 5' 

24 Durchfiihrung in bipolarer Platte 14 

25 Membranrandbereiche, nicht von Elektrodenmaterial bedeckt 
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26' anodenseitiger Randbereich urn Durchfiihmng 28 

26 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5' 

27' kathodenseitiger Randbereich um Durchfuhrung 28 

27 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands 5' 

28 Durchfuhrung durch Membran-Elektrodeneinheit 

29 Aussparung im Dichtrand zur Aufnahme von Klebstoff zur 
Verklebung mit Bipolarplatte 

30 Durchfuhrung durch Dichtrand 5 

31 Rillen im Dichtrand 5 
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ANSPRUCHE 

5 

1. Membran-Elektrodeneinheit (1) mit integriertem Dichtrand (5) fur • 
eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer Polymer- 
elektrolytmembran (2), einer an einer Oberflache der Membran 

10 angeordneten Anode (3) und einer an der anderen Oberflache der 

Membran angeordneten Kathode (4), dadurch gekennzeichnet, 
dafl die Membran (2) an beiden Oberflachen im wesentlichen voll- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist und um den Umfang 
der Membran-Elektrodeneinheit (1) ein Dichtrand (5) vorgesehen 
15 ist, der einen Randbereich (6', 7') mindestens einer der Elektroden 

(3,4) durchdringt und an dem mit dem Randbereich (6\ 7') in 
Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) haftet und/oder der 
an den Stirnflachen mindestens der Membran (2) haftet. 

2. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafl sie mindestens eine Durchfuhrung (28) aufweist, an der 
mindestens in einen Teilbereich ein Dichtrand (5 J ) vorgesehen ist, 
der einen die Durchfuhrung. umgebenden Randbereich (26', 27') 
mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem mit 
dem Randbereich in Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) 
haftet und/oder der an den Stirnflachen mindestens der Membran (2) 
haftet. 

30 3. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 1 oder 2, 

dadurch gekennzeichnet, 

dafl sie mindestens eine Durchfuhrung (30) in dem Dichtrand (5) 
um den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit aufweist. 
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Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 3, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB im Dichtrand (5) mindestens eine mit der Durchfuhrung (30) in 
Verbindung stehende Einrichtung (31) zur Zufiihrung eines 
Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 
Elektrodenraum ausgebildet ist. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die mindestens eine Einrichtung (31) in einer Oberflache des 
Dichtrands (5) vorgesehene Rillen sind. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6') der Anode (3) durch- 
dringt und an dem mit dem Randbereich (6') in Beriihrung 
stehenden Bereich der Membran (2) haftet. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 6, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) an den Stirnflachen mindestens der Anode (3) 
und den Stirnflachen der Membran (2) haftet. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7 , 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') biindig mit der membranabgewandten 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3, 4) abschlieBt. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ubersteht iiber die membranabgewandte 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3, 4). 



Membran-Elektrodeneinheit nach Anspruch 9, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daB in dem uberstehenden Bereich des Dichtrandes (5) eine Aus- 
sparung (29) zur Aufnahme eines Klebstoffs vorgesehen ist. 

5 11. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 10, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') aus Kunststoff besteht oder Kunststoff • 
enthalt. 



10 12. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 

. dadurch gekennzeichnet, 

daft der Kunststoff ein Thermoplast oder ein aushartbarer Kunststoff 
ist, der in geschmolzenem Zustand bzw. vor dem Ausharten aus- 
reichend flussig und niederviskos ist, um durch Kapillarwirkung in 
15 die Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu 

konnen. 



13. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft der Kunststoff bei Raumtemperatur oder erhdhter Temperatur 
ausreichend fliissig und niederviskos ist, um unter Druck in die 
Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu konnen. 

14. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 
13, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Polyethylen, ein Polypropylen oder ein 
Polyamid ist. 

15. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 
13, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
harz ist. 
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16. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 15, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafl der Dichtrand (5) mindestens der Anode (3) mit einer Bipolar- 
5 platte (14, 15) wasserstoffdicht verklebt ist. 

17. Verfahren zur Herstellung einer Membran-Elektrodeneinheit (1) mit ■ 
integriertem Dichtrand (5) ftir eine Polymerelektrolytmembran- 
Brennstoffzeile, folgende Schritte aufweisend; 

Bereitstellen eines Membran-Elektroden-Schichtraaterials aus 
Anodenmaterial (3), Kathodenmaterial (4) und dazwischen 
angeordnetem Polymerelektrolytmembran-Material (2), 
Abtrennen eines Teilstiicks des Schichtmaterials in der zur 
Herstellung der gewiinschten Membran-Elektrodeneinheit (1) 
geeigneten Grofle, wobei in dem abgetrennten Teilstiick die 
Membran (2) an beiden Oberfiachen im wesentlichen voll- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist, 
Ausbilden eines Dichtrandes (5) um den Umfang des Teilstiicks 
dergestalt, daii der Dichtrand (5) einen Randbereich (6', 7') 
mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem 
mit dem Randbereich (6', 7') in Beruhrung stehenden Bereich 
der Membran (2) haftet undVoder der Dichtrand an den Stirn- 
flachen mindestens der Membran (2) haftet. 

25 18. Verfahren nach Anspruch 17, auBerdem folgende Schritte auf- 

weisend: 

Ausbilden einer Durchfiihrung (28) und 

Ausbilden eines Dichtrands (5') mindestens an einem Teilbe- 
30 reich eines die Durchfiihrung umgebenden Randbereichs (26', 

27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) dergestalt, daB der 
Dichtrand den Randbereich durchdringt und an dem mit dem 
Randbereich in Beruhrung stehenden Bereich der Membran (2) 



15 
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haftet, und/oder der Dichtrand an den Stirnflachen mindestens 
der Membran (2) haftet. 



19. Verfahren nach Anspruch 17 oder 18, 
5 dadurch gekennzeichnet, 

dafi in dem Dichtrand (5) um den Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit (1) mindestens eine Durchfuhrung (30) ausgebildet • 
wird. 



10 20. Verfahren nach Anspruch 19, 

dadurch gekennzeichnet, 

dafi in dem Dichtrand (5) mindestens eine mit der Durchfuhrung (3) 
in Verbindung stehende Einrichtung (31) zur Zufuhrung eines 
Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 
15 Elektrodenraum ausgebildet wird. 



21. Verfahren nach Anspruch 20, 
dadurch gekennzeichnet, 

daS die mindestens eine Einrichtung (31) in Form von Rillen in 
20 einer Oberflache des Dichtrands (5) vorgesehen wird. 

22. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 21, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wild durch Eindringenlassen 
25 eines Dichtmittels in den Randbereich (6'; 7'; 26'; 27') mindestens 

einer der Elektroden (3, 4), wobei die Poren der mindestens einen 
Elektrode (3, 4) im wesentlichen vollstandig gefullt werden. 



23. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 22, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Anbringen eines 
Dichtmittels an den Stirnflachen mindestens einer der Elektroden (3, 
4) und den Stirnflachen der Membran (2). 
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24. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 23, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Verwendung von thermoplastischem 
oder aushartbarem Kunststoff ausgebildet wird. 

5 

25. Verfahren nach Anspruch 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB als Kunststoff Polyethylen, Polypropylen Oder ein Polyamid 
verwendet wird. 

10 

26. Verfahren nach Anspruch 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB als Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
harz veTwendet wird. 

15 

27. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis 26, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Inkontaktbringen 
von Kunststoff in fliissiger Form mit einem Randbereich (6'; T; 
20 26'; 27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) und Verfestigen 

bzw. Ausharten. 



28. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis 27, 
dadurch gekennzeichnet, 
25 daB der Dichtrand (5) ausgebildet wird durch Inkontaktbringen von 

Kunststoff in fliissiger Form mit den Stirnflachen mindestens der 
Membran (2) und Verfestigen bzw. Ausharten. 



29. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 28, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Anwendung von Druck und/oder er- 
hohter Temperatur ausgebildet wird. 



30. Verfahren nach Anspruch 29, 
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dadurch gekennzeichnet, 

dafi vor der Anwendung von Druck evakuiert wird. 

31. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 30, 
5 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Eindringenlassen 
des Dichtmittels aufgrund von Kapillarwirkung in den Randbereich • 
(6', 7') mindestens einer der Elektroden (3, 4). 



15 



Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') dergestalt ausgebildet wird, daB er bundig 
mit der membranabgewandten Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) abschlieftt. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') dergestalt ausgebildet wird, dafl er iiber 
die membranabgewandte Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) ubersteht. 

, Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 33, . 
dadurch gekennzeichnet, 

daii die Bereiche der Elektroden (3, 4) und/oder der Membran (2), 
an denen der Dichtrand (5, 5') ausgebildet werden soil, vor der 
Ausbildung des Dichtrands vorbehandelt werden. 



35. Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 
30 daft die Vorbehandlung in einem Benetzen der Bereiche der 

Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet werden soil, 
mit einem Losungsmittel des Dichtmittels besteht. 



36. Verfahren nach Anspruch 34, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daJ3 die Vorbehandiung in einera Anfrasen der Bereiche der Ober- 
flache der Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet 
werden soil, besteht. 

5 

37. Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Vorbehandiung in einem teilweisen Oxidieren der Bereiche 
der Kohlenstoffmaterialien der Elektrode (3, 4), an denen der 
10 Dichtrand ausgebildet werden soli, besteht. 
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